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A polymer electrolyte (PE) fuel cell (1) has anode and cathode regions (3,2), a polymeric membrane (4) between 
them, a device to admit oxygen to the cathode region, gas channels to subdivide the air here, a device to admit 
fuel gas to the anode region and similar gas channels here. There is a device to bring water directly into the 
cathode or anode channels. There are also limiting bipolar plates (10,6) at the electrodes which are corrugated at 
least in part. The troughs provide the required subdivision of the air and fuel gas. When the water is admitted, 
there is no mixing of it with the air or fuel gas admitted. 
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Prufungsantrag gem. § 44 PatG 1st gestellt 

<B) Verfahren zum Regeln der Membranfeuchte einer Porymerelektrolyt-Brennstoffzelle und 
Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle mit Einrichtung zum Regeln der Membranfeuchte 

© Eine Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle (1) fur das Oxlda- 
tionsmittel Luft bei geringam Obardruck und varschiadana 
Brenngase, insbesondere Wasserstoff. wird durch ZufQhran 
von flussigem Wasser dirakt in die Geskenftl© (5. 9) dar 
Verbrannungsiuft und avtl. das Branngases gekuhtt. Das in 
die GaskanSle aingabrachta Waasar diant glaichzaitig zur 
Befeuchtung das fasten Polymarelaktrolyts (4). 
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1 

Beschreibung 



Die Erfindung betrifft Brennstoffzellen, die Feststoff- 
Polymer-Membranen als Elektrolyt emhalten, als 
Brenngas bevorzugt Wasserstoff und als Oxidationsmit- 
tel Luft oder Sauerstoff unter niedrigem Druck verwen- 
den. Die Erfindung betrifft ferner ein Verfahren zur 
gleichzeitigen Kiihlung der Brennstoffzellen und Be- 
feuchtung der Polymerelektrolytmembranen. 

Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen, wie sie ublicher- 
weise zur Erzeugung von elektrischem Strom verwen- 
det werden, enthalten eine Anode, eine Kathode und 
eine dazwischen angeordnete Ionenaustauschermem- 
bran. Eine Mehrzahl von Brennstoffzellen bildet einen 
Brennstoffzellenstapel, wobei die einzelnen Brennstoff- 
zellen durch als Stromsammler wirkende bipolare Plat- 
ten voneinander getrennt werden. Zur Erzeugung von 
Elektrizitat wird ein Brenngas, z. B. Wasserstoff, in den 
Anodenbereich und ein Oxidationsmittel, z. B. Luft oder 
Sauerstoff, in den Kathodenbereich eingebracht Anode 
und Kathode enthalten in den mit der Polymerelektro- 
lytmembran in Kontakt stehenden Bereichen jeweils ei- 
ne Katalysatorschicht In der Anodenkatalysatorschicht 
wird der Brennstoff unter Bildung von Kationen und 
freien Elektronen oxidiert, in der Kathodenkatalysator- 
schicht wird das Oxidationsmittel durch Aufnahme von 
Elektronen reduziert. Die Kationen wandern durch die 
Ionenaustauschermembran zur Kathode und reagieren 
mit dem reduzierten Oxidationsmittel, wobei, wenn 
Wasserstoff als Brenngas und Sauerstoff als Oxidations- 
mittel verwendet werden, Wasser entsteht. Bei der Re- 
aktion von Brenngas und Oxidationsmittel werden be- 
trachtliche Warmemengen frei, die mittels Kiihlung ab- 
gefilhrt werden miissen. Die Kiihlung wurde bisher 
durch Kuhlkanale in den bipolaren Platten erreicht, die 
von deionisiertem Wasser durchstrdmt wurden. 

Bei dieser Art von Kiihlung ergeben sich enorme Ma- 
terialprobleme, denn es werden typischerweise etwa 50 
bis 300 bipolare Platten in Reihe geschaltet, das Kuhl- 
wasser verbindet also unterschiedliche Potentiale elek- 
trisch miteinander. Die Folge sind Materialzersetzun- 
gea Dementsprechend kommen als Werkstoff fur die 
bipolaren Platten lediglich Graphit oder vergoldetes 
Metall in Frage. 

AuBerdem ist es erforderlich, die Polymermembran 
feucht zu halten, wenn der Leitwert der Membran hangt 
stark von deren Wassergehalt ab. Um ein Austrocknen 
der Membran zu verhindem, war daher ein aufwendiges 
System zur Anfeuchtung der Reaktionsgase erforder- 
lich. 

Aufgabe der Erfindung ist es, eine Polymerelektrolyt- 
Brennstoffzelle-bzw.-einen-PolymerelektroIyt^Brenn^ 
stoffzellenstapel bereitzustellen, wobei die Polymer- 
elektrolytmembran einer Brennstoffzelle bei Betrieb 
stets den optimalen Feuchtegehalt aufweist und gleich- 
zeitig ausreichende Kiihlung gewahrleistet wird 

Aufgabe der Erfindung ist es auBerdem, ein Verfah- 
ren bereitzustellen, das es ermdglicht, die Polymerelek- 
trolytmembran einer Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle 
bei Betrieb der Brennstoffzelle auf einem optimalen 
Feuchtegehalt zu halten und die Brennstoffzelle gleich- 
zeitig ausreichend zu kQhlen. 

Weiterer Gegenstand der Erfindung ist ein Verfahren 
zur Regelung der Membranfeuchte einer Polymerelek- 
trolyt-Brennstoffzelle gemaB Anspruch 1, eine Polymer- 
elektrolyt- Brennstoffzelle gemaB Anspruch 6 und ein 
Brennstoffzellenstapel aus einer Mehrzahl von Poly- 
merelektrolyt-Brennstoffzellen gemaB Anspruch 10. 



Polymerelektrolytmembranen benotigen einen hohen 
Wassergehalt, um eine optimale Leitfahigkeit fur 
H + -Ionen zu gewahrleisten. Der Wassergehalt muB in 
der Regel durch Wasserzufuhr aufrechterhalten wer- 
5 den, da sonst die durch die Zelle stromenden Brenn- und 
Oxidationsmittel-Gasstrome die Membrane austrock- 
nen. Einer moglichen Austrocknung durch Zugabe eines 
Oberschusses an Wasser zu begegnen, ist jedoch nicht 
sinnvoll, da Wasser in zu groBen Mengen zum Fluten 
to der Elektroden fuhrt, d. h. die Poren der Elektroden ver- 
stopft Ein einfaches Feststellen und Regeln der jeweils 
benotigten Wassermenge war bisher nicht moglich. 

Bevorzugte Ausfuhrungsformen sind in den jeweili- 
gen Unteransprflchen angegeben. 
15 In den Zeichnungen zeigen : 

Abb. 1 eine bevorzugte Ausfuhrungsform einer erfin- 
durigsgemaBen Brennstoffzelle, 

Abb. 2 eine Schaltung zur Messung der Impedanz 
einer Brennstoffzelle, 
20 Abb. 3 die Abhangigkeit der Leitfahigkeit einer Na- 
fion®-Membran vom Wassergehalt der Membran. 

Eine Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle gemaB der 
Erfindung verwendet Luft oder Sauerstoff bei geringem 
Oberdruck als Oxidationsmittel Bevorzugt ist ein Ober- 
25 druck von weniger als 2 bar, besonders bevorzugt von 
weniger als 0,5 bar. Die erforderliche Druckdifferenz 
kann auch durch Saugen erzielt werden. Als Brenngas 
wird bevorzugt Wasserstoff verwendet, aber auch die 
Verwendung anderer Brenngase ist prinzipiell moglich. 
30 Als Polymerelektrolytmembran wird bevorzugt Na- 
fion® eingesetzt Den einzelnen Brennstoffzellen eines 
Stapels wird Wasserstoff zugefuhrt und Qber Gaskanale 
im Anodenbereich, verteilt Gleichzeitig wird Luft zuge- 
fuhrt und iiber Gaskanale im Kathodenbereich verteilt 
35 Der Wasserstoff wandert zur Anodenkatalysatorschicht 
und bildet dort Kationen, welche durch den Elektroly- 
ten, eine Protonenaustauschmembran, zur Kathode 
wandern. An der Kathode wandert Sauerstoff zur Ka- 
thodenkatalysatorschicht und wird dort reduziert. Bei 
40 der Reaktion mit den Kationen entsteht als Reaktions- 
produkt Wasser. Durch die Reaktionswarme verdampft 
das gebildete Wasser, was eine gewisse Kuhlung zur 
Folge hat Der Kuhleffekt ist jedoch zum einen nicht 
ausreichend, zum anderen verarmt die Membran im 
45 Laufe des Betriebs der Brennstoffzelle zunehmend an 
Feuchtigkeit 

Wie aus Abb. 3 fur Nafion* NE 105 (30°G) ersichtlich 
ist, nimmt die Leitfahigkeit ionenleitender Membranen 
mit dem H 2 0-Gehalt zu. N(H20yN(S0 3 H) bezeichnet 
50 die Anzahl der WassermolekQle pro Sulf onsaurerest der 
Membran. 

EineJVerringerung_des„Feuchtigkeitsgehalts_der_fe- 



sten Polymerelektrolytmembran einer Brennstoffzelle 
hat daher zur Folge, daB ihr innerer Widerstand an- 
55 steigt, das heiBt ihr Leitwert sinkt. Der Leitwert der 
Membran hangt extrem von ihrem Wassergehalt ab. 
Wesentlich fur eine effiziente Arbeitsweise einer Poly- 
merelektrolyt-Brennstoffzelle ist es daher, daB die Poly- 
merelektrolytmembran stets die den jeweiligen Arbeits- 
eo bedingungen (Temperatur, Last, Luftzahl) entsprechen- 
. de optimale Feuchte aufweist. 

Zur Aufrechterhaltung der optimalen Feuchte kann 
erfindungsgemaB wahrend des Betriebs der Brennstoff- 
zelle, vorzugsweise regelmaBig oder kontinuierlich, be- 
es stimmt, ob die Membran optimal befeuchtet ist oder ob 
Wasserzusatz erforderlich ist bzw. welche Menge an 
Wasserzusatz erforderlich ist 

Grundsatzlich kann die Menge des Wasserzusatzes 
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stark variieren. Sie hangt von den jeweiligen Arbeitsbe- 
dingungen der Brennstoffzelle ab, und sie hangt msbe- 
sondere auch von der Art der Kiihlung der Brennstoff- 
zelle ab Haufig wird Brennstoffzellen zur Kuhlung 
Wasser zugefuhrt, das, abhangig von der Konstruktion 
der Brennstoffzellen, in gewissem AusmaB auch die 
Membran mitbefeuchtet. Dann muB in der Regel wem- 
ger zusatzliches Wasser zugefuhrt werden als bei Zellen 
mit beispielsweise ausschlieBlich Luftkuhlung. 

Der Leitwert der Membran hangt von ihrem Wasser- 
gehalt ab. Wahrend des Betriebs einer Brennstoffzelle 
kann der Leitwert der Membran allerdings nicht direkt 
gemessen werden. ErfindungsgemaB wird vorzugsweise 
die Impedanz der Brennstoffzelle (Betrag der Impedanz 
oder besonders bevorzugt Realteil der Impedanz) er- 
mittelt Da der Leitwert der Membran eine stetige, mo- 
notone Funktion dieser GroBen ist, kann die erforderh- 
che Wassermenge auch auf der Grundlage der Impe- 
danz geregelt werden. 

Eine mogliche Schaltung zur Messung der Impedanz 
einer Brennstoffzelle zeigt Abb. 2. 

Die direkte Messung des Leitwerts und damit des 
Feuchtegehalts einer Polymerelektrolytmembran einer 
Brennstoffzelle mittels Bestimmung der Impedanz er- 
folgt durch Modulation der Zellspannung mit einem 
Wechselsignal mit einer Frequenz von 1 bis 20 kHz. Bei 
einem Brennstoffzellenstapel wird geeigneterweise der 
durchschnittliche Feuchtegehalt mehrerer Membranen 
gemessen. Der Quotient aus Wechselspannung und der 
resultierenden Stromantwort ist ein MaB fur die Feuch- 
te. In Abb. 2 stellt BZ die Brennstoffzelle und RL den 
Lastwiderstand dar. Dem Lastwiderstand parallel ge- 
schaltet ist eine Anordnung aus Kondensator C Wider- 
stand R und Wechselspannungsquelle U, die geeignet 
ist, kleine Wechselspannungen (GrdBenordnung von et- 
wa 10 mV) und groBe Strdme (GrdBenordnung von et- 
wa 10 A) zu erzeugen. Die Spannung der Brennstoffzel- 
le wird durch das Wechselsignal (etwa 1—20 kHz) der 
Wechselspannungsquelle moduliert. Der Wechselspan- 
nungsanteil U bewirkt eine Oberlagerung des Brenn- 
stoffzellenstroms mit einem Wechselstrom I. Der Quo- 
tient aus Wechselspannung und Wechselstrom ist ein 
MaB fur die Impedanz der Brennstoffzelle und damit ein 
MaB fur die Feuchte der Polymerelektrolytmembran, 
bzw. fur die erforderliche Wassermenge, die zugefuhrt 
werden muB. 

Der Betrag der Impedanz hangt allerdings, auBer von 
der Leitfahigkeit der Membran, von weiteren Bestim- 
mungsgrdBen ab, namlich von der GroBe der Katalysa- 
toroberfiache, die mit der Membran in Beruhrung stent, 
vom Ohmschen Widerstand der Elektroden und der 
Vergiftung der Membran durch Fremdionen. Diese 
GrdBen unteriiegen im Laufe der Lebensdauer einer 
Brennstoffzelle einer gewissen Veranderung, wobei die 
Abweichungen durch Veranderung des Ohmschen Wi- 
derstands der Elektroden und durch Vergiftung der 
Membran durch Fremdionen in der Regel vernachlas- 
sigbar gering sind Im Laufe der Lebensdauer einer 
Brennstoffzelle kann also der Betrag der Impedanz, der 
unter gegebenen Betriebsbedingungen der optimalen 
Membranfeuchte entspricht (Sollwert des Betrags der 
Impedanz), variieren. Daher sollte der einzuhaltende 
Sollwert des Betrags der Impedanz im Zuge anfallender 
Wartungsarbeiten jeweils neu eingestellt werden. Der 
neue Sollwert wird dabei durch Maximierung der Lei- 
stung der Brennstoffzelle bestimmt Wahrend des Be- 
triebes der Brennstoffzelle kann der optimale Sollwert 
alternativ durch Fuzzy logic oder ahnliche, dem Fach- 



mann gelaufige Methoden, entsprechend den verander- 
ten Verhaitnissen neu angepaBt werden. 

Ein von der Katalysatoroberfiache (deren Verande- 
rung im wesentlichen verantwortlich ist fur die Veran- 
5 derung des Sollwerts der Impedanz) weitgehend unab- 
hangiges MaB fur die Leitfahigkeit der Membrane er- 
halt man, wenn neben dem Betrag der Impedanz auch 
ihr Phasenwinkel in Betracht gezogen wird. Betrachtet 
man den hieraus elektronisch bestimmten Realteil der 
10 Impedanz als RegelgroBe, so kann sogar iiber die ge- 
samte Lebensdauer der Brennstoffzelle ein einziger 
Sollwert verwendet werden. 

Wahrend des Betriebs der Brennstoffzellen kann die 
Impedanz (Betrag oder Realteil) kontinuierlich oder in 
is regelmaBigen Abstanden gemessen werden. Errechnet 
sich aus der Messung ein zu geringer Leitwert der 
Membran bzw. der Membranen, so wird dem System 
Wasser zugefuhrt, beispielsweise durch auf ubliche Wei- 
se elektronisch gesteuertes Offnen von WassereinlaB- 
20 ventilen, bis der Sollwert der Impedanz wieder erreicht 
ist 

Bei Brennstoffzellen-Stapeln mit einer Mehrzahl an 
Brennstoffzellen ist es gunstig, den Betrag oder den 
Realteil der Impedanz nicht fur jede Membran einzeln 
25 zu bestimmen, sondern Durchschnittswerte fur eine 
Mehrzahl von Zellen des Stapels oder sogar fur alle 
Zellen des Stapels gemeinsam zu bestimmen und den 
erforderlichen Wasserzusatz danach z^u richten. 

Unabhangig von der Art und Weise der Bestimmung 
30 des optimalen Wassergehalts der Membrane und der 
Regelung der Wassereinspeisung ist es effindungsge- 
maB moglich, Membranbefeuchtungs wasser gleichzei- 
tig zur Kflhlung der Brennstoffzelle zu verwenden und 
damit eine ausreichende Kuhlung zu gewahrleisten. 
35 Dies wird erfindungsgemaB dadurch erreicht, daB bei 
einer Brennstoffzelle, die wie oben ausgefuhrt konzi- 
piert ist, in die Gaskanale fur die Verbrennungsluft io- 
nenfreies Wasser in flussiger Form unmitteibar einge- 
bracht wird. Alternativ kann das Wasser auch unmittel- 
40 bar in die Gaskanale fur das Brenngas eingebracht wer- 
den. 

Eine bewahrte Losung ist das Einbringeri von Wasser 
sowohl im Kathoden- als auch im Anodenbereich, insbe- 
sondere bei Betriebsbedingungen, die ein starkes Aus- 
45 trocknen der Membran bewirken. 

Das flussige Wasser verdampft in der heiBen Brenn- 
stoffzelle und bewirkt durch die stattfindende Phasen- 
umwandlung eine effiziente Kuhlung der Zelle. AuBer- 
dem dringt es in die Polymerelektrolytmembran ein und 
50 halt sie feucht 

Die einf achste M6glichkeit, die erforderliche Wasser- 
menge dem Luftstrom bzw. dem Luft- und/oder Was- 
serstoff strom beizufugen, besteht darin, das Wasser mit- 
tels einer Dosierpumpe in zahlreichen diinnen Leitun- 
55 gen, z. B. Kapillaren, in die Gaskanale einzubringen. Da- 
bei findet keine nennenswerte Durchmischung des Was- 
sers mit der Luft bzw. dem Brenngas statt, die fur die 
Verdampfung zur Verfugung stehende freie Wasser- 
oberflache ist also relativ gering. 

Eine erheblich groflere freie Wasseroberflache und 



50 » c? . 

damit eine raschere Befeuchtung der Membran und eine 
effizientere KQhlung erreicht man, wenn man die erfor- 
derliche Wassermenge den Reaktionsgasstromen in 
durchmischter Form, also als Aerosol beifugt. Das Was- 
65 ser in Luft Aeros 1 und gegebenenfalls das Wasser in 
Brenngas Aerosol enthalten Wasser in F rm von 2 bis 
20 u.m groBen Trdpfchen, die eine rasche Verdunstung 
oder Verdampfung gewahrleisten. Das Aerosol laBt sich 
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beispielsweise mit Hilfe von Ultraschall-Zerstaubern 
oder Dusen herstellen. Die einfachste und gleichzeitig 
am wenigsten energieaufwendige Erzeugung des Aero- 
sols erfolgt mittels Ultraschall-Zerstaubern bei Fre- 
quenzen von mindestens 100 kHz. 5 

Eine besonders vorteilhafte Ausfuhrungsform der Er- 
findung stellt die Ausgestaltung der Kanale zur Aufnah- 
me von Wasser in Luft Aerosol bzw. Wasser-in-Brenn- 
gas-Aerosol dar, wie sie in Abb. 1 gezeigt sind In einem 
Brennstoffzellenstapel wird jede Brennstoffzelle ano- io 
denseitig und kathodenseitig jeweils von einer bipola- 
ren Platte 10, 6 begrenzt Die anodenseitige bipolare 
Platte ist gleichzeitig die kathodenseitige bipolare Plat- 
te einer Nachbarzelle und die kathodenseitige bipolare 
Platte gleichzeitig die anodenseitige bipolare Platte der 15 
anderen Nachbarzelle. 

Die bipolare Platte besitzt zumindest in einem Teilbe- 
reich Wellblechstruktur, sie weist also im Wechsel Erhe- 
bungen und Vertief ungen auf. Eine Oberflache der bipo- 
laren Platte 6 beruhrt mit ihren Erhebungen 7 den Ka- 20 
thodenbereich 2 der Brennstoffzelle, wodurch die je- 
weils zwischen zwei benachbarten Erhebungen gelege- 
nen Vertiefungen 8 mit dem Kathodenbereich Kanale 5 
zur Aufnahme von Wasser in Luft Aerosol bildea In 
gleicher Weise beriihrt die bipolare Platte 10 mit einer 25 
Oberflache den Anodenbereich 3 der Zelle, so daB die 
jeweils zwischen zwei benachbarten anodenseitigen Er- 
hebungen 11 gelegenen Vertiefungen 12 mit dem Ano- 
denbereich 3 ebenfalls Kanale 9 bilden. Diese kdnnen 
zur Aufnahme von Wasser in Brenngas Aerosol dienen. 30 

Bei der in Abb. 1 gezeigten Ausfuhrungsform wird 
Wasserstoff als Brenngas senkrecht zur Plattenflache 
durch Bohrungen eingespeist. Der Wasserstoff tritt zu- 
nachst in den mit der Einspeiseoffnung in Verbindung 
stehenden Kanal 9 ein und diffundiert bzw. stromt von 35 
dort aus in den benachbarten porosen Anodenbereich. 
Von hier aus diffundiert der Wasserstoff zum Teil zur 
Anodenkatalysatorschicht, zum Teil in der Ebene des 
Anodenbereichs in weitere Gaskanale 9. Wegen der 
hervorragenden Diffusionseigenschaften von Wasser- 40 
stoff wird dabei problemlos der gesamte Anodenbe- 
reich gleichmaJtig mit Wasserstoff versorgt 

Soil zusammen mit dem Brenngas auch Kuhlwasser 
eingespeist werden, ist es in der Regel vorteilhafter, die 
gleiche Art der Zufiihrung wie im Kathodenbereich zu 45 
wahlen, also Brennstoff und Wasser in jeden einzelnen 
Kanal 9 einzuspeisen. Wegen der im Vergleich zu Was-, 
serstoff schlechten Diffusionseigenschaften von Wasser 
wurde sonst nur-wenig Wasser in die Anode eindringen, 
der Kuhlef fekt ware also gering. 50 

Die Konstruktion weist keinerlei separate Kuhlkana- 

le auf. Ein besonderer Vorteil lieg t insbesondere darin, 

daB der Weg des Aerosols durch die Kanale 5 der Zelle 
eine Gerade darstellt Die Wellblechstruktur der bipola- 
ren Platte mit geraden Gaswegen ermoglicht es, Nie- 55 
derschlage des Aerosols zu minimieren und die notwen- 
digen Volumenstrome bei kieinem Druckabfall zu lei- 
ten. 

Es kommt nicht, wie bei pordsen Platten haufig der 
Fall, zu einem Fiuten und Verstopfen der Wasserlei- 60 
tungswege durch Wassertrdpfchen. AuBerdem ist die 
"Wellblechplatte" fertigungstechnisch sehr einfach und 
preisgunstig herstellbar. 

Anoden- und Kathodenbereich sind jeweils als einen 
geeigneten Katalysator tragende Diffusionsschichten 65 
ausgebildet, die an den entgegengesetzten Seiten der 
Polymerelektrolytmembran 4 angeordnet sind. 

Luftdichtungen 15, 15' und Wasserstoffdichtungen.16, 



16' schlieBen die Zelle gasdicht ab. 

Urn die Verweilzeit des Wassers in der Zelle zu erho- 
hen und dadurch eine vollstandige Verdunstung zu er- 
moglichen, konnen die Wandungen der Gaskanale 5 
und/oder der Gaskanale 9 mit einer hydrophilen saugfa- 
higen Schicht uberzogen werden, beispielsweise mit 
Filz. Die hydrophile, saugfahige Schicht verteilt die ein- 
gebrachte Wassermenge besonders gleichmaBig und 
halt sie bis zur Verdunstung fest. 

Die zur Erreichung einer optimalen Membranbe- 
f euchtung erforderliche Wassermenge kann, wie vorste- 
hend ausgefuhrt, auf elektronischem Wege bestimmt 
und geregelt werden. Die in die Brennstoffzelle einge- 
brachte Wassermenge hat zwei Aufgaben zu erfullen: 
Kiihlung der Zelle und Befeuchtung der Membran. Fur 
eine Regelung der notwendigen Wassermenge wird je- 
doch nur die Einstellung der geeigneten Membran- 
feuchte berucksichtigt. In Abhangigkeit von den Para- 
metern Temperatur, Last, Luftzahl uJL wird die optima- 
le Membranfeuchte und damit der optimale Leitwert 
der Membran experimentell bestimmt. Der Wasserzu- 
satz variiert in Abhangigkeit von dem zu erreichenden 
Leitwert Die Zelltemperatur variiert in Abhangigkeit 
von den Betriebsbedingungen in weiten Grenzen. So- 
lange ausreichend Wasser eingebracht wird, um eine 
optimale Membranfeuchte sicherzustellen, wird jedoch 
auch eine ausreichende Kuhlwirkung gewahrleisteL 

Um bei einer Brennstoffzelle oder einem Brennstoff- 
zellenstapel den Feuchtegehalt der Reaktionsgase und 
ihre Temperatur langs der Str6mungsrichtung mog- 
lichst konstant zu halten, kann man. das Reaktionsgas, 
insbesondere die Luft, den Zellstapel mehrmals passie- 
ren lassen. Die geschieht durch. Ruckfuhrung des die 
Brennstoffzellen verlassenden Luft/Wasser-Gemisches 
bzw. des die Brennstoffzellen verlassenden Brenngas/ 
Wasser-Gemisches in den entsprechenden Ansaug- 
strom, 

Erfindungsgemafi kann also bei einer Polymerelek- 
trolyt-Brennstoff zelle durch Einbringen von ionenfrei- 
em Wasser in flussiger Form direkt in die Gaskanale der 
Verbrennungsluft und/oder des Brenngases gleichzeitig 
die Einhaltung eines optimalen Membranfeuchte und 
damit eines optimalen Leitwerts der Membran sowie 
eine ausreichende Kuhlung der Brennstoffzelle gewahr- 
leistet werden. 

Patentanspruche 

1. Verfahren zur Regelung der Membranfeuchte 
einer Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle, dadurch 
gekexu&zeichnet, daB ein MaB fur die Feuchte der 
M e mbra n (4) elektronisch ermittelt wird und daB in 
Abhlngigkeit von deyermttelteirMelnbl^feuch^ 
te das Einbringen der fur optimale Membranfeuch- 
te erforderlichen Wassermenge geregelt wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das Ermitteln durch Modulation der 
Zellspannung mit einem Wechselsignal erfolgt. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB eine Impedanzermittlung der Brenn- 
stoffzelle (1) erfolgt. 

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, daB zur gleichzeitigen 
Kuhlung der Brennstoffzelle und Befeuchtung der 
P lymerelektrolytmembran eine erforderliche 
Wassermenge in flussiger Form unmittelbar in die 
Gaskanale der Luft und/oder die. Gaskanale des 
Brenngases eingebracht wird. . 
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beispielsweise mit Hiife von Ultraschall-Zerstaubern 
oder Diisen herstellen. Die einfachste und gleichzeitig 
am wenigsten energieaufwendige Erzeugung des Aero- 
sols erfolgt mittels Ultraschall-Zerstaubern bei Fre- 
quenzen von mindestens 1 00 kHz. 5 

Eine besonders vorteilhafte Ausfuhrungsform der Er- 
findung stellt die Ausgestaltung der Kanale zur Aufnah- 
me von Wasser in Luft Aerosol bzw. Wasser-in-Brenn- 
gas- Aerosol dar f wie sie in Abb. 1 gezeigt sind. In einem 
Brennstoffzellenstapel wird jede Brennstoffzelle ano- io 
denseitig und kathodenseitig jeweils von einer bipola- 
ren Platte 10, 6 begrenzt Die anodenseitige bipolare 
Platte ist gleichzeitig die kathodenseitige bipolare Plat- 
te einer Nachbarzelle und die kathodenseitige bipolare 
Platte gleichzeitig die anodenseitige bipolare Platte der 15 
anderen Nachbarzelle. 

Die bipolare Platte besitzt zumindest in einem Teilbe- 
reich Wellblechstruktur, sie weist also im Wechsel Erhe- 
bungen und Vertiefungen auf. Eine Oberflache der bipo- 
laren Platte 6 beriihrt mit ihren Erhebungen 7 den Ka- 20 
thodenbereich 2 der Brennstoffzelle, wodurch die je- 
weils zwischen zwei benachbarten Erhebungen gelege- 
nen Vertiefungen 8 mit dem Kathodenbereich Kanale 5 
zur Aufnahme von Wasser in Luft Aerosol bilden. In 
gleicher Weise beriihrt die bipolare Platte 10 mit einer 25 
Oberflache den Anodenbereich 3 der Zelle, so daB die 
jeweils zwischen zwei benachbarten anodenseitigen Er- 
hebungen 11 gelegenen Vertiefungen 12 mit dem Ano- 
denbereich 3 ebenfalls Kanale 9 bilden. Diese konnen 
zur Aufnahme von Wasser in Brenngas Aerosol dienen. 30 

Bei der in Abb- 1 gezeigten Ausfuhrungsform wird 
Wasserstoff als Brenngas senkrecht zur Plattenflache 
durch Bohrungen eingespeist Der Wasserstoff tritt zu- 
nachst in den mit der Einspeiseoffnung in Verbindung 
stehenden Kanal 9 ein und diffundiert bzw. strdmt von 35 
dort aus in den benachbarten porosen Anodenbereich. 
Von hier aus diffundiert der Wasserstoff zum Teil zur 
Anodenkatalysatorschicht, zum Teil in der Ebene des 
Anodenbereichs in weitere Gaskanale 9. Wegen der 
hervorragenden Diffusionseigenschaften von Wasser- 40 
stoff wird dabei problemlos der gesamte Anodenbe- 
reich gleichmaBig mit Wasserstoff versorgt 

Soil zusammen mit dem Brenngas auch Kuhlwasser 
eingespeist werden, ist es in der Regel vorteilhafter, die 
gleiche Art der Zufiihrung wie im Kathodenbereich zu 45 
wahlen, also Brennstoff und Wasser in jeden einzelnen 
Kanal 9 einzuspeisen, Wegen der im Vergleich zu Was- 
serstoff schlechten Diffusionseigenschaften von Wasser 
wurde sonst nur-wenig Wasser in die Anode eindringen, 
der Kuhleffekt ware also gering. 50 

Die Konstruktion weist keinerlei separate Kuhlkana- 
le auf. Ein besonderer Vorteil liegt insbesondere darin, 
daB der Weg des Aerosols durch die Kanale 5 der Zelle 
eine Gerade darstellt Die Wellblechstruktur der bipola- 
ren Platte mit geraden Gaswegen ermdglicht es, Nie- 55 
derschlage des Aerosols zu minimieren und die notwen- 
digen VolumenstrSme bei kleinem Druckabfall zu lei- 
ten. 

Es kommt nicht wie bei pordsen Piatten haufig der 
Fall, zu einem Fluten und Verstopfen der Wasserlei- 60 
tungswege durch Wassertrdpfchen. AuBerdem ist die 
w Wellblechplatte B fertigungstechnisch sehr einfach und 
preisgunstig herstellbar. 

Anoden- und Kathodenbereich sind jeweils als einen 
geeigneten Katalysator tragende Diffusionsschichten 65 
ausgebildet, die an den entgegengesetzten Seiten der 
Poiymerelektrolytmembran 4 angeordnet sind. 

Luftdichtungen 15, 15' und Wasserstoffdichtungen 16, 



16' schlieBen die Zelle gasdicht ab. 

Urn die Verweilzeit des Wassers in der Zelle zu erho- 
hen und dadurch eine vollstandige Verdunstung zu er- 
mogiichen, konnen die Wandungen der Gaskanale 5 
una/oder der Gaskanale 9 mit einer hydrophilen saugfa- 
higen Schicht uberzogen werden, beispielsweise mit 
Filz. Die hydrophile, saugfahige Schicht verteilt die ein- 
gebrachte Wassermenge besonders gleichmaBig und 
halt sie bis zur Verdunstung f est. 

Die zur Erreichung einer optimalen Membranbe- 
f euchtung erforderliche Wassermenge kann, wie vorste- 
hend ausgefuhrt, auf elektronischem Wege bestimmt 
und geregeh werden. Die in die Brennstoffzelle einge- 
brachte Wassermenge hat zwei Aufgaben zu erfullen: 
Kiihlung der Zelle und Befeuchtung der Membran. Fur 
eine Regelung der notwendigen Wassermenge wird je- 
doch nur die Einstellung der geeigneten Membran- 
feuchte berticksichtigt In Abhangigkeit von den Para- 
metern Temperatur, Last, Luftzahl uJL wird die optima- 
le Membranfeuchte und damit der optimale Leitwert 
der Membran experimentell bestimmt Der Wasserzu- 
satz variiert in Abhangigkeit von dem zu erreichenden 
Leitwert Die Zelltemperatur variiert in Abhangigkeit 
von den Betriebsbedingungen in weiten Grenzen. So- 
lange ausreichend Wasser eingebracht wird, um eine 
optimale Membranfeuchte sicherzustellen, wird jedoch 
auch eine ausreichende Kuhlwirkung gewahrleistet 

Um bei einer Brennstoffzelle oder einem Brennstoff- 
zellenstapel den Feuchtegehalt der Reaktionsgase und 
ihre Temperatur langs der Strdmungsrichtung mdg- 
lichst konstant zu halten, kann man das Reaktionsgas, 
insbesondere die Luft, den Zellstapel mehrmals passie- 
ren lassen. Die geschieht durch Ruckfuhrung des die 
Brennstoffzellen verlassenden Luft/Wasser-Gemisches 
bzw. des die Brennstoffzellen verlassenden Brenngas/ 
Wasser-Gemisches in den entsprechenden Ansaug- 
strom. 

ErfindungsgemaB kann also bei einer Polymerelek- 
trolyt-Brennstoffzelle durch Einbringen von ionenfrei- 
em Wasser in flussiger Form direkt in die Gaskanale der 
Verbrennungsluft und/oder des Brenngases gleichzeitig 
die Einhaltung eines optimalen Membranfeuchte und 
damit eines optimalen Leitwerts der Membran sowie 
eine ausreichende Kiihlung der Brennstoffzelle gewahr- 
leistet werden. 

Patentanspruche 

1. Verfahren zur Regelung der Membranfeuchte 
einer Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle, dadurch 
gekennzeichnet, daB ein MaB fur die Feuchte der 
Membran (4) elektronisch ermittelt wird und daB in 
Abhangigkeit von der ermittelten Membranfeuch- 
te das Einbringen der fur optimale Membranfeuch- 
te erf orderlichen Wassermenge geregeh wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das Ermitteln durch Modulation der 
Zellspannung mit einem Wechselsignal erfolgt 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zeichnet daB eine Impedanzermittlung der Brenn- 
stoffzelle (1) erfolgt 

4. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, daB zur gletchzeitigen 
Kuhlung der Brennstoffzelle und Befeuchtung der 
Poiymerelektrolytmembran eine erforderliche 
Wassermenge in flussiger Form unmittelbar in die 
Gaskanale der Luft und/oder die. Gaskanale des 
Brenngases eingebracht wird. 
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stark variieren. Sie hangt von den jeweiligen Arbeitsbe- 
dingungen der Brennstoffzelle ab, und sie hangt lnsbe- 
sondere auch von der Art der Kuhlung der Brennstoff- 
zelle ab. Haufig wird Brennstoffzellen zur Kiihlung 
Wasser zugefuhrt, das, abhangig von der Konstruktion 
der Brennstoffzellen, in gewissem AusmaB auch die 
Membran mitbefeuchtet. Dann muB in der Regel weni- 
ger zusatzliches Wasser zugefuhrt werden als bei Zellen 
mit beispielsweise ausschlieBlich Luftkuhlung. 

Der Leitwert der Membran hangt von ihrem Wasser- 
gehalt ab. Wahrend des Betriebs einer Brennstoffzelle 
kann der Leitwert der Membran allerdings nicht direkt 
gemessen werden. Erf indungsgemaB wird vorzugsweise 
die Impedanz der Brennstoffzelle (Betrag der Impedanz 
oder besonders bevorzugt Realteil der Impedanz) er- 
mittelt. Da der Leitwert der Membran eine stetige, mo- 
notone Funktion dieser GroBen ist, kann die erforderh- 
che Wassermenge auch auf der Grundlage der Impe- 
danz geregelt werden. 

Eine mogliche Schaltung zur Messung der Impedanz 
einer Brennstoffzelle zeigt Abb. 2. 

Die direkte Messung des Leitwerts und damn des 
Feuchtegehalts einer Polymerelektrolytmembran einer 
Brennstoffzelle mittels Bestimmung der Impedanz er- 
folgt durch Modulation der Zellspannung mit einem 
Wechselsignal mit einer Frequenz von 1 bis 20 kHz, Bei 
einem Brennstoffzellenstapel wird geeigneterweise der 
durchschnittliche Feuchtegehalt mehrerer Membranen 
gemessen. Der Quotient aus Wechselspannung und der 
resultierenden Stromantwort ist ein MaB fur die Feuch- 
te. In Abb. 2 stellt BZ die Brennstoffzelle und RL den 
Lastwiderstand dar. Dem Lastwiderstand parallel ge- 
schaltet ist eine Anordnung aus Kondensator C, Wider- 
stand R und Wechselspannungsquelle U, die geeignet 
ist, kleine Wechselspannungen (GrdBenordnung von et- 
wa 10 mV) und groBe Strome (GrdBenordnung von et- 
wa 10 A) zu erzeugen. Die Spannung der Brennstoffzel- 
le wird durch das Wechselsignal (etwa 1-20 kHz) der 
Wechselspannungsquelle moduliert. Der Wechselspan- 
nungsanteil U bewirkt eine Oberlagerung des Brenn- 
stoffzellenstroms mit einem Wechselstrom I. Der Quo- 
tient aus Wechselspannung und Wechselstrom ist ein 
MaB fur die Impedanz der Brennstoffzelle und damit ein 
MaB fur die Feuchte der Polymerelektrolytmembran, 
bzw. fur die erforderliche Wassermenge, die zugefuhrt 
werden muB. 

Der Betrag der Impedanz hangt allerdings, auBer yon 
der Leitfahigkeit der Membran, von weiteren Bestim- 
mungsgroBen ab, namlich von der GroBe der Katalysa- 
toroberflache, die mit der Membran in BerQhrung stent, 
vom Ohmschen Widerstand der Elektroden und der 

Vergiftung-der_ Me mbran durch Fremdio ne n. D iese 

Gr6Ben unterliegen im Laufe der Lebensdauer einer 
Brennstoffzelle einer gewissen Veranderung, wobei die 
Abweichungen durch Veranderung des Ohmschen Wi- 
derstands der Elektroden und durch Vergiftung der 
Membran durch Fremdionen in der Regel vernachias- 
sigbar gering sind. Im Laufe der Lebensdauer einer 
Brennstoffzelle kann also der Betrag der Impedanz, der 
unter gegebenen Betriebsbedingungen der optimalen 
Membranfeuchte entspricht (Sollwert des Betrags der 
Impedanz), variieren. Daher sollte der einzuhaltende 
Sollwert des Betrags der Impedanz im Zuge anf allender 
Wartungsarbeiten jeweils neu eingestellt werden, Der 
neue Sollwert wird dabei durch Maximierung der Lei- 
stung der Brennstoffzelle bestimmt Wahrend des Be- 
triebes der Brennstoffzelle kann der optimale Sollwert 
alternativ durch Fuzzy logic oder ahnliche, dem Fach- 



mann geiaufige Methoden, entsprechend den verander- 
ten Verhaltnissen neu angepaBt werden. 

Ein von der Katalysatoroberflache (deren Verande- 
rung im wesentlichen verantwortlich ist fur die Veran- 
5 derung des Sollwerts der Impedanz) weitgehend unab- 
hangiges MaB fur die Leitfahigkeit der Membrane er- 
halt man, wenn neben dem Betrag der Impedanz auch 
ihr Phasenwinkel in Betracht gezogen wird. Betrachtet 
man den hieraus elektronisch bestimmten Realteil der 
10 Impedanz als RegelgroBe, so kann sogar uber die ge- 
samte Lebensdauer der Brennstoffzelle ein einziger 
Sollwert verwendet werden. 

Wahrend des Betriebs der Brennstoffzellen kann die 
Impedanz (Betrag oder Realteil) kontinuierlich oder in 
is regelmaBigen Abstanden gemessen werden. Errechnet 
sich aus der Messung ein zu geringer Leitwert der 
Membran bzw. der Membranen, so wird dem System 
Wasser zugefuhrt, beispielsweise durch auf ubliche Wei- 
se elektronisch gesteuertes Offnen von WassereinlaB- 
20 ventilen, bis der Sollwert der Impedanz wieder erreicht 
ist 

Bei Brennstoffzellen-Stapeln mit einer Mehrzahl an 
Brennstoffzellen ist es gunstig, den Betrag oder den 
Realteil der Impedanz nicht fur jede Membran einzeln 
25 zu bestimmen, sondern Durchschnittswerte fur eine 
Mehrzahl von Zellen des Stapels oder sogar fur alle 
Zellen des Stapels gemeinsam zu bestimmen und den 
erforderlichen Wasserzusatz danach z r u richten. 

Unabhangig von der Art und Weise der Bestimmung 
30 des optimalen Wassergehalts der Membrane und der 
Regelung der Wassereinspeisung ist es erfindungsge- 
maB moglich, Membranbefeuchtungswasser gleichzei- 
tig zur KQhlung der Brennstoffzelle zu verwenden und 
damit eine ausreichende Kuhlung zu gewahrleisten. 
35 Dies wird erfindungsgemaB dadurch erreicht, daB bei 
einer Brennstoffzelle, die wie oben ausgefuhrt konzi- 
piert ist, in die Gaskanale fur die Verbrennungsluft io- 
nenfreies Wasser in flussiger Form unmittelbar einge- 
bracht wird. Alternativ kann das Wasser auch unmittel- 
40 bar in die Gaskanale fur das Brenngas eingebracht wer- 
den. 

Eine bewahrte Losung ist das Einbringen von Wasser 
sowohl im Kathoden- als auch im Anodenbereich, insbe- 
sondere bei Betriebsbedingungen, die ein starkes Aus- 
45 trocknen der Membran bewirken. 

Das flQssige Wasser verdampft in der heiBen Brenn- 
stoffzelle und bewirkt durch die stattfindende Phasen- 
umwandiung eine effiziente Kuhlung der Zelle. AuBer- 
dem dringt es in die Polymerelektrolytmembran ein und 
so halt sie feucht. 

Die einfachste Mdglichkeit, die erforderliche Wasser- 
menge dem Luftstrom bzw. dem Luft- und/oder Was- 

serstoff strom beizufugen,-besteht darin, dasWasser.mit- 

tels einer Dosierpumpe in zahlreichen dunnen Leitun 



55 gen, z. B. Kapillaren, in die Gaskanale einzubringen. Da- 
bei findet keine nennenswerte Durchmischung des Was- 
sers mit der Luft bzw. dem Brenngas statt, die fur die 
Verdampfung zur Verfugung stehende freie Wasser- 
oberflache ist also relativ gering. 
60 Eine erheblich grdflere freie Wasseroberfiache und 
damit eine raschere Befeuchtung der Membran und eine 
effizientere Kuhlung erreicht man, wenn man die erfor- 
derliche Wassermenge den Reaktionsgasstromen in 
durchmischter Form, also als Aerosol beifugt. Das Was- 
65 ser in Luft Aer sol und gegebenenfalls das Wasser in 
Brenngas Aerosol enthalten Wasser in Form von 2 bis 
20 urn groBen Trdpfchen, die eine rasche Verdunstung 
oder Verdampfung gewahrleisten. Das Aerosol laBt sich 
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5 Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, daB bei einem Brennstoff- 
zellensta P el mit einer Mehrzahl von Polymere ek- 
trolyt-Brennstoffzellen ein MaB fur die durch- 
schnittliche Feuchte mehrerer Membranen elek- 5 
tronisch ermittelt wird. , » . . 

6 Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle (1) mit einem 
Anodenbereich (3), einem Kathodenbereich i 2) ei- 
ner dazwischen angeordneten Polymerelektrolyt- 
membran (4), einer Einrichtung zum Zufuhren von , 0 
Luft als Oxidationsmittel zum Kathodenbereich, 
Gaskanalen (5) zum Verteilen der Luft im Katho- 
denbereich, einer Einrichtung zum Zufuhren von 
Brenngas zum Anodenbereich, und Gaskanalen (9) 
zum Verteilen des Brenngases im Anodenbereich. is 
gekennzeichnet durch eine elektronische Einrich- 
tung zum Ermitteln eines MaBes fur die Feuchte 
der Membran und zum Regeln des Einbnngens der 
fOr optimale Membranfeuchte erforderhchen Was- 
sermenge in Abhangigkeit von der ermittelten 2 o 
Membranfeuchte. 

7. Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle nach An- 
spruch 6, dadurch gekennzeichnet, daB die elektro- 
nische Einrichtung fur das Ermitteln durch Modula- 
tion der Zellspannung mit einem Wechselsignal 25 
ausgebildet ist 

8 Polymerelektrolyt-BrennstoffzeUe nach An- 
spruch 7, dadurch gekennzeichnet, daB die elektro- 
nische Einrichtung fur Impedanzermittlung der 
BrennstoffzeUe(l) ausgebildet ist 30 

9 Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle nach einem 
der Anspruche 6 bis 8, auBerdem gekennzeichnet 
durch eine Einrichtung zum Einbringen von Wasser 
in flQssiger Form unmittelbar in die Gaskanale (5) 
der Luft im Kathodenbereich und/oder die Gaska- 35 
nale (9) des Brenngases im Anodenbereich, sowie 
durch die Zelle anodenseitig und/oder kathodensei- 
tigbegrenzendebipolarePlatten(10,6). 

10 Brennstoffzellenstapel aus einer Mehrzahl von 
Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen gemaB einem 40 
der Anspruche 6 bis 9, gekennzeichnet durch eine 
elektronische Einrichtung zum Ermitteln ernes Ma- 
Bes fur die durchschnittliche Feuchte mehrerer 
Membranen. 

45 

Hierzu 3 Seite(n) Zeichnungen 
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